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The invention relates to a method for the preparation of melamine from urea in which melamine is 
recovered from a urea pyrolysis reaction product containing melamine by combining the reaction product 
with a liquid medium to produce a liquid mixture. The pressure of the mixture is then increased, if 
necessary, following which the liquid mixture is expanded, whereupon the medium evaporates and solid 
melamine is obtained as a dry material. Preferably ammonia is used as the liquid medium. 
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HINTERGRUND DER ERFINDUNG 

1. Bereich der Erfindung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren fur die Gewinnung und 
Reinigung von Melamin aus Harhstoff, bei welchem Melamin aus ei- 
hem Harnstof f-Pyrolyse-Umsetzungsprodukt gewpnnen wird, welches 
Melamin umfasst,. durch Mischen des Umsetzurigsprodukts mit einem 

• « • , 

Medium, Unter-Druck-Setzen des sich ergebenden Gemi.sches und 
dann Expandieren des unter Druck gesetzten Gemisches^ woraufhin- 
das Medium verdampft und ein trockenes, festes Melamin mit sehr . 
hoher Reinheit hergegtellt wird. Insbesondere betrifft die -Er- 
findung ein Verfahren fur die Gewinnung und Reinigung von Mel- 
amin aus Harnstoff durch ein nicht-katalytisches Hochdruekver- . 
fah-ren, bei welchem Melamin aus einer Melaminschmelze gewonnen 
wird, welche das Melaminreaktorgef atft yerlasst, durch Mischen. der ' 
Melaminschmelze mit einem f lussigen Medium, insbesondere Ammoni- 
a.k, Unter-Druck-Setzen des sich ergebenden Gemisches und dann. 
Expandieren des unter Druck ges.et,zten Gemisches, was das fliissi- 
ge Medium abdampft und trockenes, festes, hochgradig reines Mel- 
amin prpduziert. .Das so erhaltene Produkt ist kommerziell ver- . 
wehdbar. 

2. Beschreibung der verwandten Techhik ■ ■ 

Ein kontinuierliches, wasseirf reies , nicht-katalytisches 
Hdchdruckverfahren fur die Herstellung von Melamin aus Harnstoff 
wird in US-Patent Nr. 4565867 beschrieben. Das Patent beschreibt 
die Pyrolyse von Har-nstoff in einem Reaktor bei einem Druck von 
etwa 10,3 MPa bis 17,8 MPa und einer Temperatur von etwa 354 °C 
fais 427'*C, urn ein Umsetzungsprodu.kt herzustellen, welches flus- 
siges Melamin, CO2 und NH3. enthalt und unter Druck als gemischter 
Storm auf eine Gas-Flussigkeit-Abscheideeinheit ubertrageri wird. 
in der Gas-Flussigkeit-Abscheideeinheit , welche im Wesentlichen 
bei gleichem Druck und Temperatur wie der Reaktor. . gehalten wird, 
wird das Umset zungsprodukt in gasformige und flussige Strome ge^ 
trennt. Der gasformige Strom enthalt CO2 und NH3 Abgase und auch 
Mel ami n damp wahrend der flussige Strom im Wesentlichen aus 

fliissigem Melamin besteht. Das gasformige Produkt wird zu. einem 

■ 

Gaswascher geschickt, wahrend das flussige Melamin auf einen 
Produktkdhler iibertragen wird. Im Gaswascher werden die oben er- 
wahnten CO2 und NH3 Abgase und der Melamindampf bei im Wesentli- 
chen dem gleichen Druck wie dem Reaktordruck mit geschmolzenem 
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Harnstoff gewaschen, urn so den Harnstof f vor zuheizen, die besag- 

a 

ten Abgase zu kvihlen und das Melamin zu entfernen. Der vorge- 
heizte Harnstoff, welcher das entfernte Melamin enthalt, wird 
dann in den Reaktor . eingespeist . - Mittlerweile werden in dem Pro- 
duktkuhler der Druck und die Temperatur des fliissigen Melamins 
aus dem Gas-Fliissigkeits-Abscheider mittels eines flussigen 
Kuhlmediums, vorzugsweise fltissigem Ammoniak reduziert, um so 
ein festes Melaminprodukt herziistellen . 

Der Nachteil von diesem -Verfahren ist., dass die Reinheit de 
erhaltenen Melamins- typischerweise im Be^eich von 96 bis 99,5% 
liegt. Neben Melamin sind . Verunreinigungen. wie Harnstoff, CO2/ 
Ammelin-verwandte Verbindungeri und weitere organische Feststoffe 
(zum Beispiel Melem und Melam!) vorhanden: Die sich ergebende 
Reinheit von solch einem Produkt ist fur einige kritische Mel- 
aminanwendungen* wie Oberzuge nicht hoch.genug. Es gibt einen Be- 
darf fur ein VerfaHren, um Melamin mit hoherer Reinheit direkt 
ohne weitere Reinigungsschritte zu erhalten: 

• * 

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG 
' Ein Ziel der voirliegenden. Erfindung ist. ein verbessertes 
Verfahren fur die Herstellung von Melamin mit sehr hoher Rein- 
heit, im Allgemeinen von 99,5 bis 99, 95 Gew.-% aus Harnstoff, 

- ' • • 

bei welchem das Melamin aus dem Harnstoff -Pyrolyse- 
Umsetzungsprodukt als trockenes Pulver gewonnen wird. Ein beson- 
deres Ziel ist ein verbessertes, kontinuierliches, nicht- 
katalytisches Hochdruckverf ahren fur die Herstellung von Melamin 
aus Harnstoff, bei welchem Melamin mit sehr hoher Reinheit di- 
rekt als trockenes Pulver aus der Melaminschmelze durch Kuhlen 
erhalten wird. Diese und andere Ziele werden durch das Kuhlen 
eines Harnstoff -Umsetzungsprodukts, welches Melamin umfasst, 
durch Trennen des Harnstof f-Umsetzuhgsprodukts in gasformige und 
flussige Phasen erreiqht, w.obei die flussige Phase Melamin um- 
fasst. Die flussige Phase wird dann auf ein Mischgefafi iibertra- 
gen, wo es Mischen mit- einem flussigen Medium unterzogen wird, 
um ein ein f lussiges. Gemisch bei solchen Tempeiraturen un.d Oru- * 
cken her zustellen, dass die Bildung von festem Melamin im We- 
sentlichen vermieden. wird.. Gegebenenf alls wird das flussige Ge- 
misch unter Druck gesetzt . Dann wird das flussige Gemisch, ob- 
weiter unter Druck gesetzt odet nicht, expandiert,. wodurch das 
flussige Gemisch gekuhlt, das flussige Medium abgedampft und ein 



festes Melaminprodukt von sehr hoher Reinheit erhalten wird. 
Fliissiges Ammoniak- ist das bevorzugte fliissige Medium. 

Ein weiteres Verfahren fur die Herstellung von Melamiti mit 
sehr hoher Reinheit aus .Harnstqff ist durch eine Melaminschmelze 

• ■ 

und wird erreicht durch getrenntes Unter-Druck-Setzen von sowohl 
der. Melaminschmelze, als auch einem flussigen Medium, dann Mi- 

m * 

schen der unter Druck gesetzten Melaminschmelze und des unter 
Druck gesetzten flussigen Mediums in einem Mischgefali, um ein 
unter Druck gesetztes fliissiges Gemisch herzustellen ^ Dieses un- 
ter Druck gesetzte fliissige Gemisch wird dann in ein Expansions- 

' ■ * - " ■ ■ 

gefali expandiert, wodurch das flussige Medium abdampft und ^das 

gewiinschte Melaminprodukt als trockenes Material erhalten wird.. 

WO-9520182, verof f entiicht nach dem Einreichdatum der vor- 
liegenden Erfindung, offenbart ein Verfahren zum Herstellen von 
hochgradig reinem Melamin. Das Verfahren von WO-9620182 omfasst 
die Schritte : Entf ernen des NH3/CO2 Gasgemisches aus dem flussi- 
gen Melamin, Reduzieren des gelosten CO2 durch Einfiihren von gas* 
formigem Ammoniak, Ruhen-Lassen der fliissigeii Phase, gefolgt vori 
kontrolliertem langsamen Kiihlen unter Druck auf eine Tempexatur 
zwischen 270^0 und BBC'C. . ' ' 

WO-9623778, verof f entiicht nach dem Einreichdatum der vor-" 
liegenden Erfindung, offenbart ein Verfahren fur die Reinigung 
von Melamin. Das Verfahren von WO-^9623778 umfasst den Schritt: 
Halten. des nicht gereinigten Melamins fiir von 5 Minuten bis 20 
Stunden bei- einem partiellen Ammoniakdruck von iS bis 40 MPa in- 
nerhalbdes T emper aturber eichs von 280 °C bis 430 gefolgt von 
Kuhlen und Druck-Ablassen. 

EP-A-0747366 und US-A-5514796 offenbaren ein Verfahren zur 
Herstellung von Melamin mit verbesserter Reinheit durch ein 
nicht-katalytisches Hochdruckverf ahren . Das Verfahren von EP-A- 
0747366 und US-A-5514796 umfasst den Schritt: Druck-Ablassen und 
Loschen eines fliissigen Melaminstroms in einer Kuhleinheit mit 
einem flussigen Medium, welches bei der Temperatur . des fliissigen 
Melamins ein Gas bilden wird. Besagte Kiihleinheit hat eineh 
Druck uber 4, 14 MPa (600 psi). * 

KURZE BESCHREIBUNG. DER ZEICHNUNGEN . 

Figuren 1 bis 4 sind FliefSdiagramme von unterschiedlichen 
Ausf iihrungsf prmen eines Systems zur . Hers tellung von Melamin aus 
Harnstoff gemaft der ,vor liegenden Erf indung. 



DETAILIERTE BESCHREIBONG DER ERFINDUNG : 
Wir, haben nun herausgef unden, dass die Reinheit des Melamin 
durch Vereinigen des f liissigen Umsetzungsprodukts der Harnstoff- 
Pyrolyse, welches Melamin umfasst, mit einem flussigen Medium^ 
gegebenenf alls Erhohen des Drucks des sich ergebenden Gemisches 
und . nachf olgend Expandieren des sich ergebenden .fldssigen Gemi- 
sches, dadurch. Abdampf en des flussigen lyiediums und Erhalten des 
Melamins als trockenes Material wesentlich verbessert werden 
kann. Das flus.sige Medium kann sich bei der gleicheh, oder einer 
hoheren oder- niedrigeren Temperatur als das. flussige Melamin be- 
finden, vorzugsweise bei "einer niedrigeren. Das sich ergebende 
flussige Gemisch kann vor der Expansion bis auf kurz oberhalb* 
seines Erstarrungspunkts gekuhlt werden. Vorzugsweise wird Ammo- 
niak als flussiges Medium verwend^t . - . 

Insbesondere haben wir entdeckt, dass wesentliche Steigerun 
gen der Reinheit des Melamins bei der Herstellung von Melamin 
aus Harnstoff durch ein nicht-katalytisches Hochdruckverf ahren. 
erhalten werden konnen, bei welchem Melamin aus einer flussigen 
Melaminschmelze gewonnen wird, welche das Reaktorgef ali verlasst^ 
und zwar durch Vereinigen der Melaminschmelze mit einem flussi- 
gen Medium, gegebenenf alls Erhohen des Drucks des sich ergeben- 
den flussigen Gemisches und nachfolgend Expandieren des flussi- 
gen Gemisches,. dadurch Abdampfen des flussigen Mediums und Er- 
halten von Melamin als trockenes Material. Vor der Expansion- 
sind. die Temperatur- und Truckbedinguhgen des flussigen Gemi- 
sches ausreichend, urn die Bildung von festem Melamin zu verhin- 
dern. Die flussige Melaminschmelze, welche das Reaktorgef ai5 ver- 
lasst, kann mit einem flussigen Medium bei gleicher oder niedri- 
gerer oder hoherer Temperatur vereinigt werden. Vorzugsweise ist 
die Temperatur des flussigen Mediums niedriger als die der flus- 
sigen Melaminschmelze. Das sich ergebende flussige Gemisch kann 
vor der Expansion bis auf kurz oberhalb seines Erstarrungspunkts 
gekuhlt werden. Vorzugsweise wird Ammoniak als flussiges Medium 
verwendet .. Dieses Verf ahren ergibt Melamin mit eirier Reinheit 
ohne weiteres Waschen oder Reinigen von me.hr als etwa 99 Gew,-%, 
und insbesondere mit einer Reinheit von etwa 99,5 bis etwa 99,95 
Gew.-%. 

Harnstoff, vorzugsweise in Form einer Schmelze, ist das be- 
vorzugte Ausgangsmaterial . f ur die Herstellung von Melamin. Ammo- 



niak und Kohlendioxid sind Nebenprodukte , welche wahrend der 
Melaminherstellung erhalten warden, welche gemaii der fdlgenden 
Umsetzungsgleichung f ortschreitet i 



6 CO(NH2)2 ^ C3N6M6 + . 6 NH3 + 3 CO2 

■ 

Die Herstellung des Melamins kann bei hohem Druck^ vorzugs 
weise zwischen etwa 5 und etwa lOO MPa ohne Kataly3ator durchge 

. • ■ • 

fuhrt.' werden. Die Temperatur der Umsetzung variiert zwischen et 
wa BZS^'C.und etwa 450^0 und liegt vorzugsweise zwischen etwa 
350**C und etwa 425'*C. Die Aminonia.k- und Kohlendioxid-. 
Nebenprodukte werden im Allgemeinen zu einer angrenzendeh Harn- 
stoffanlage zuruckge.f uhrt . ^ ■ . ' 

Die hierin berichteten. Ergebnisse konnen in einer Anlage e 
halten werden, welche fur die Herstellung von Melamin aus Harn- 
stoff geeignet ist. Eine Anlatge, welche fur die vorliegende Er- 
fi-ndung geeignet ist, kann einen Gaswascher, ein ReaktorgefaB, 
gegebenenf alls in Verbindung mit eiinern internen Gas- 
Fltissigkeits-Abscheider Oder mit einem getrennten Gas- 
Flussigkeits-Abscheider, ein Oder mehrere Mischgef afie , ein Ex-, 
pansionsgef aB und gegebenenf alls eine .COz-Entf ernungseinheit , e: 
Nachreaktorgef aJi oder ein Alterungsgef all umfassen. 

In einer Ausf Uhrungsf drm des Verfahrens kann Melamin aus 
Harnstoff in .einer Anlage hergestellt . werden, welche einen Gas- 
wascher, ein Reaktorgef aft , welches einen internen Gas- 
Flussigkeitsr-Abscheider enthalt, zwei Mischgef alie und ein Expan 
5iohs-gefali umfasst, Harnstoff schmelze wird bei einem Druck von 
etwa 5 bis etwa 100 MPa, vorzugsweise etwa, 8 bis etwa 20 MPa un 
einer Temperatur uber dem Schmelzpunkt von Harnstoff in den' Gas 
wascher eingespeist . Dieser Gaswascher kann mit einem Kiihlmante 
ausgestattet sein, um so extra Kiihlung slcherzustellen . Der Gas 
wascher -kann auch mit internen Kuhlkorpern ausgestattet sein. I 
dem Gaswascher kommt der flussige Harnstoff in Kontakt mit Ab- 
gasen aus dem Melaminreaktorgef aft . oder aus einem separaten Gas- 
Flussigkeits-Abscheider , welcher unterhalb des Reaktors instal- 

■ - * 

liert ist. Die. Abgase bestehen primar aus CO2 und Ammoniak mit 
geringen Mengen an Melamindampf . .Die Harnstof f schmel ze wascht 
den Melamindampf aus dem-Abgas und tragt dieses Melamin zuriick 
in das Umsetzungsgef aft . 



In dem. Waschverfahren werden.die Abgase von etwa der Tem 
ratur des Reaktors, also von etwa BSO^'C bis etwa 425°C auf et 
175°C bis 235''C abgekuhlt, wahrend die Harnstof f schmel ze auf 
wa 175°C bis etwa 235°C erhitzt wird. Unterhalb der oben erwa 
ten minimalen Temperaturen konnen Ammoniak und Kohlendioxid u 
ten im. Gaswascher kondensieren, was die Bildung von Ammoniumc 
baruat ergeben kann, was das Verfahren nachteilig beeinflussen 
kann. Urn die schadliche Bildung von Harnstof f-Zerfa^lls- und/c 
Kondensationsprodukten zu verhindern, sollte die Gaswascherte 
peratur im Allgemeinen etwa 215°C nicht iiberschreiten . Die Kc 
lendipxid--und Ammoniak-Abgase werden oben aus dem Gaswascher 
entfernt und werden vorzugsweise zu einer Harnstof fanlage zur 
Verwendung als Ausgangsmaterial zuriickgef uhrt . 

Die Harnstof f- : und- Melaminschmelze kann dann aus dem Gas 
S.Cher entnommen werden und. zum Beispiel durch eine Hochdruckp 
pe. in das Reaktorgefaft eingespeist werden, welches sich bei e 
nem Druck von etwa 5 bis etwa 100 MPa und vorzugsweise von et 
8 bis etwa 20 MPa befind.et. Schwerkrafttransfer. der Harn- 
stof fschmelze kann durch Platzierein des Gaswaschers ubeir dem 
set zungsgef aft ebenfalls genutzt werden. • 

In dem Umset zungsgef aft wird der geschmolzene Harnstof f d 
Erhitzen auf eine Temperatur von etwa 325°C bis .etwa 450°C, v 
zugsweise* von etwa 350°C bis etwa 425°C, bei einem Druck von 
wa 5 bis' etwa 25 MPa, vorzugsweise von etwa 8 bis etwa 20 MPa 
in Melamin, Kohlendioxid und Ammoniak umgewandelt . 

Ammoniak kann in Form einer Fliissigkeit bder eines heilSe 
Dampfes in das Reaktorgef aft eingespeist werden. Die Ammoniake 
speisung kann. als Reinigungsmittel dienen, um Verklumpen des 
teren Teils des Reaktorgefaftes zu verhindern. oder um die Bild 
von . Melaminkondensationsprodukten wie Melam, Melem und Melon 
verhindern, oder um Mischen in dem Reaktorgefaft zu fordern. D 
Menge an Ammoniakeinspeisung in das Reaktorgefaft betragt etwa 
bis etwa 10 mol pro mol Harnstoff; vorzugsweise etwa 0 bis et 
.5 mol pro mol Harnstoff urid insbesondere etwa 0 bis etwa 2 mo 
pro mol Harnstoff. Das in der Umsetzung gebildete Kohlendioxi 
und Ammoniak, als auch jede extra Ammoniakeinspeisung in das 
aktorgefaft, kann sich in einer internen Gas-Flussigkeit-Absch 
deeinheit sammeln, zum Beispiel oben im Reaktorgefaft, oder ge 
benenfalls in einem separaten Gas-Fliiss igkeits-Abscheider unt 



halb des Reaktorgef aiies und kann in gasformiger Form von dem 
flussigen Melamin abgetrennt warden. .Wie oben beschrieben wird 
das sich ergeberide Gasgemisch aus Kohlendioxid, Ammoniak und 
Melamin 2u dem Gaswascher zur Entfernung des* Melamindampf es und 
zum Vorheizen der Harnstof f schmelze geschickt. Das flus.sige Mel 
amin wird aus dem Umsetzungsgef aB entnbmmen und auf ein oder 
mehrere MischgefaBe iibertragen. ' 

Ammoniak wird zu der Melaminschmelze in den Mischgef aBen z\ 
gegeben und eine Ammoniakpumpe wird genutzt, um den Druck auf 
etwa 10 bis etwa 100 MPa, vorzugsweise etwa 20 bis etwa 90 MPa 
und insbesondere bevorzugt iiber 30 MPa* zu. steigern. Die Mischge* 
faBe warden vorzugsweise mit IMitteln zur Herstellung eines Mel- 
amin/Ammoniak-Gemisches ausgestattet . Die Temperatur in den 
MischgefaBen kann die gleiche sein wie in dem Reaktor, aber kani 
auch durch das. Ammoniak reduziert. sein und wird vorzugsweise voi 
der .Reaktortemperatur auf etwa 1°C bis etwa 50°C und bevorzug- 
terweise etwa 1°C bis etwa. 20°C und insbesondere etwa 1°C bis 
etwa 10 °C uber dem Er s tarrungspuiikt . des Gemisches reduziert. 

Dieses Kuhlen hat die Wirkung, dass die Kondensat iorisprodukte 

'' . " ■ ' ' ' ' 

von Melamin wieder i'n Melamin umgewandelt werden und erlaubt 
a-ucYr schnellere Verfestigung wahrend der nachf plgenden Expansi-- 
orir da .etwas von der Hitz'e bereits entfernt wor^ien. ist. Je nach 
Druck wird ein Gemisch aus Melamin und Ammoniak von etwa ID bis 
etwa 60 Gew.-% gelostes Ammoniak enthalten, ira Allgemeinen ist 
die Menge an gelostem 7\mmoniak groBer- als 10 Gew. -% . • 

Nachfolgend wird diese unter Druck gesetzte Losung abwech- 

. - * . . - • 

selnd vqn dem einen oder anderen MischgefaB in ein Expansionsge* 
faB gespruht. Ein halb-kontinuierlicher Fluss in das Expansions- 
gefafl kann so eingerichtet werden, da der Inhalt von einem der 
MischgefaBe. auf das Expansionsgef aB iibertragen werden kann, wah- 
rend das andere GefaB mit Melamin gefullt urld mit Ammoniak untej 
Druck gesetzt wird. Die Verweilzeit des Gemisches in dem Misch-* 
gefaB liegt. zwischen etwa 10. Sekunden und etwa 5 Stunden. Vor- 
zugsweise liegt die Verweilzeit zwischen etwa .1 Minute und etwa 

■ ■ 

60 MinutenJ . " 

Der Druck und gli^ Temperatur des Expansionsgef aBes betrager 
etwa 0 MPa bis etwa 10 MPa bzw. etwa 0*^0 bis etwa .250°C: Vor- 
zugsweise betragt die Temperatur etwa 10 ^'C bis etwa 100°C. Wah- 
rend des Expansionsschritts veranlasst- die Abdampfung des Ammo- 
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niaks, dass die Temperatur sinkt^ so dass die Hitze der JKrista* 
lisation des Melamins ausgebracht. werden kann, was Melamin in 
Form eines festen Pulvers ergibt. Da das Melamin/Ammoniak- 
Gemisch, das expandiert wird, . vorzugsweise ein homogenes Geniis< 
ist^ findet sehr schnelles homogenes Kuhlen statt, so dass wen: 
Nebenprodukte gebildet werden. Das abgedampfte Ammoniak wird n 
cycelt. und wird wieder in das Verfahren eingefiihrt. 

Das so hergestellte Melaminpulver hat einen Melamingehalt 
von. im Allgemeinen . mehr als 99 Gew.-% und insbesondere einen 
Melamingehalt von etwa 99,5 bis etwa 99,95 Gew.-% und kann im 
Allgemeinen ohne weitere Reinigung in • Anwendungen eirigesetzt 
werden, welche Melamin mit sehr hoher Reinheit erfordern. 

In noch einer weiteren bevorzugten Ausf uhrungsf orm * des Vej 
fahrens wird anst.elle von zwei MischgefaBen voh nur einem Miscl 
g:efali mit einer Melaminpumpe oberhalb davon Gebrauch gemacht . 
Die. Melamiiipumpe wird vor dem Mischgefafi verwendet, urn den Drue 
des Melamins auf zwischen etwa 10 und etwa 100 MPa, vorzUgsweii 
etwa 20 bis. etwa 90 MPa und insbesondere bevorzugt uber 30 MPa 
zu erhohen. In dem Mischgefaft wird das Hochdruckmelamin mit Am- 
moniak bei im Wesentlichen dem gleichen hohen Dxugk vereinigt . 
Dieses Verfahren ergibt einen kontinuierlichen Fluss der hombg^ 
nen. Melamin/Ammoniak-rLbsung aus dem Mischgefaft in. das Expansi- 
onsgef aft . 

In einer weiteren bevorzugten Ausf uhrungsf orm des Verfahre 
wird das flussige Melamin in einer C02-Entfernungseinheit und/ 
Oder. einem Nach-Reaktor oder einem Alterungsgef aft behandelt, hi 
vor es auf das Expansionsgef aft iibertragen wird. Das Alterungsg^ 
faft kann in Verbindung mit oder anstelle des/der Mischgefaft (e) 
verwendet werden. Im Alterungsgef aift kann dass flussige Melamin 
mit etwa 0,01 bis etwa 10 mol Ammoniak pro Mol. Melamin und vor- 
zugsweise etwa 0,1 bis etwa 2 mol Ammoniak pro mol Melamin kon- 
taktiert werden. Die Kontaktzeit in dem Alterungsgef aft betragt 
zwischen 1 Minute und etwa 3 Stunden, vorzugsweise zwischen et\ 
2 Minuten und etwa 1 Stunde. Die Temperatur und der Druck in dc 
Alterungsgef aft sind im Wesentlichen die gleichen wie in . dem Um- 
setzungsgef aft . Das Ammoniak, welches das Alterungsgef aft ver- 
lasst, kann nachfolgend zu dem Reaktorgefaft geschickt. werden. 
dem Alterungsgef aft werden die Melamin-Kondensat ionsprodukte zu- 
ruck in Melamin umgewandelt . Das Alterungsgef aft kann direkt un- 



terhalb des Melaminreaktorgef alies- positioniert warden oder zwi- 
schen die Mischgefafie und das Expansionsgef aB . In.der COa-- 
Entf ernungseinheit . wird das Melamin mit Ammoniak gestrippt, um 
C02-Ruckstande zu entfernen. Dieser Schritt erhoht weiter die 
Reinheit des Melaitiin,- insbesondere durch Verhindern der Bi^dung 
von Ammelin, Aminelid und. Cyanursaure . Die COa-Entf ernungseinheit 
wird direkt unterhalb des Melaminreaktorgef aftes platziert.. 

In ein'er weiteren Ausf uhrungsf orm des Verf ahrens wird das 

" - * ■ - ■ 

Melamin bei .solch einem hohen Druck synthet isiert , dass nach * 

. • * * 

Gas-Fluasigkeits-Abscheidung die Melaminschmelze und das flussi- 
ge Ammonia k direkt zum Expansionsgef ali geschickt werden konnen. 
Der Druck in .dem Melaminreaktor und dem Gas-FlussigkeitSr- 
Abscheider in dieser Ausf uhrungsf orm betragt zwischen etwa .60 
und etwa 100 MPa . In dieser Ausf uhrungsf orm wird das Ammoniak ii 
das Melamin-reaktorgef afi eindosiert, um das. Melamin/Ammoniak- 
Gemisch zu erhalten, welches nachfolgend expandiert wird. 

Das FlielSdiagramm von Figur 1 veranschaulicht eine Ausf uh- 
rungsf orm der vorliegenden Erfindung. In dieser Ausf uhrungsf orm 
wird flussiger Harnstof f durch Leitung 1 in einen Gaswascher 2 
eingespeist . .Durch Leitung 5 wird ein jGasstrom^ bestehend aus 
NH3^ CO2 und Melamin aus Gas-^Flussigkelts-Abscheider 3, welcher 
mit Synthesezone 4 kpmbiniert ist, in Gaswascher 2 eingespeist. 
In diesem Gaswascher 2 wird das Melamin mittels des durch Lei- 
tung 1 gelieferten Harnstof fstroms aus dem Gasstrom gewaschen. 
Durch Leitung 6 betritt der Harnstof f mit dem Melamin die Syn- 
thesezone 4 . Ein Gasstrom, welcher NH3 und- CO2 enthalt., verlasst 
den .Gaswascher 2 durch Leitung 7 zu einer angrenzehden Hjarn- 
stoffanlage. Durch Leitung 8 kann NH3 in Synthesezone 4 einge- 
speist werden. In Synthesezone 4 wird der Harnstof f erhitzt,' um 

Melamin in sowohl fliissigen, als auch gasformige^i Zustanden, 

■ ' ' ' ■ * . ■* 

gasf6rmig.es Kohlendioxid und gasformiges Ammoniak zu erreugen. 
Die gasformigen und f Ivissigen Phasen werden in dem Abscheider. 3 
getrennt. "Der flussige Melaminstrom aus Abscheider 3 wird ab- 
wechselhd zu zwei Mischgef alien 12 und 13 durch Leitungen 9, 10 
und 11 passiert. Durch Leitung 14 wird NH3 zu Pumpe 15 geliefert 
und. auf die gewlinschten Grade erhitzt und unter Druck gesetzt 
und dann durch Leitungen 16 und 17 in Mischgefaiie 12 und 13 ein- 
gespeistv um eine Melamin/Ammoniak-Losung her zustellen. Dann 
wird die Melamin/Ammoniak-Losung abwechselnd durch Leitungen 18 



und 19 aus MischgefaUen 12 and 13 zu Expansionsgef ali 20 ge- 
schickt^ wo der Druck und die Temperatur verringert werden. Aui 
diesem Expansionsgef aB 20 wird das sich ergebende feste Melamir 
mit sehr hoher Reinheit durch Leitung 21 ausgebracht und durch 
Leitung 22. wird. das gasformige NH3 zu Leitungen 8 und 14 ausge- 
bracht. . ^ 

Figur 2 veranschaulicht eine zweite Ausf uhrungsf orm der Ei 
findung. In dieser Ausf uhrungsf orm wird f lussiger Harns tof f 
durch Leitung 1 in einen Gaswascher 2 eingespeist: Durch Leitur 
5 wird ein Gasstrpm, bestehend aus NH3, CO2 und Melamin aus Gas 
Flussigkeits-Abscheider 3, welcher mit. Synthesezone 4 kombiniei 
ist, in Gaswascher 2 eingespeist. In diesem .Gaswascher 2. wird 
das Melamin mittels des durch Leitung 1 gelieferten Harnstof f- 
stroms aus dem Gasstrom gewaschen. Durch Leitung 6 tritt der 
Harnstoff mit dem Melamin in die Synthesezone 4 - ein . Ein Gas- 
strom, welcher NH3 und CO2 enthalt, verlasst den Gaswascher 2 
durch Leitung 7 zu einer angrenzenden Harnstoff anlage . Durch . 
Leitung 8 kann NH3 in Synthesezone 4 eingespeist werden. .In Syn 
thesezone 4 wird der Harnstoff erhitzt, urn Melamin sowohl in 
fliissigen, als auch in gasformigen Zustanden^ gasforraiges Koh~ 
lendioxid und gasforimiges Ammohiak her zustellen . Die gasformige 
und f lussigen . Phasen werden in Abscheider 3 getrennt. Der flus- 
sige Melaminstrom von Abscheider 3 wird durch Leitung 9 zu sine 
Melaminpumpe 10 geschickt . Nachdem sein Druck erhoht worden ist 
wird das flussige Melamin durch Leitung 11 zu einem Mischgefali 
12 geschickt. Gleichzeitig wird NH3 durch Leitung 13 zu Pumpe 1 
passiert. Nachdem ^ein Druck erhdht wurde, wird das NH3 durch 
Leitung 15 zu Mischgefafi 12 passiert/ um^ eine Melamin/Ammoniak- 
Losung herzustellen. Durch Leitung 16 wird die Melamin/Ammoniak 
Losung in Expansionsgef ail 17 eingespeist, wo der Druck und die. 
Temperatur verringert werden. Durch Leitung. 18 wird das sich er 
gebende feste Melaminpulver mit sehr hoher Reinheit aus dem Ex- 
pansionsgef ali 17 ausgebracht und durch Leitung 19 wird das gas- 
formige NH3 zu Leitungen 8 und 13 ausgebracht. 

Die Ausf uhrungsf ormen, wie in Figuren 1 und 2 gezeigt und 
oben beschrieben, konnen auch die Verwendung einer separaten Ab 
scheideeinheit 3 einbeziehen, wie in Figuren 3 und 4 gezeigt, 
statt einer ko.mbinierten Reaktor /Abscheideeinheit . Wie in. Figu- 
ren 3 und 4 gezeigt, wird der. Gas-Flussigkeits-St rom aus Synthe 



sezone 4 durch Leitungen 23 bzw. 20 in Abscheider 3 eingespeisi 
Die. Melaminschmelze, welche Abscheider 3 verlasst, wird- auf eir 
ahnliche Weise. behandelt, wie in Figiiren 1 und 2 gezeigt. 

Weitere Ausf uhrungs f ormen der vorliegenden Erfin-dung konn^ 
auch unter .Verwendung. eines Nach-Reaktors, eines Alterungsgef a- 
Bes Oder eiiier C02-Entf ernungseinheit , positioniert direkt unte 
halb des Reaktoirs/Abscheiders in Leitung 9 realisiert werden> 
Oder falls von einem Nach--Reaktor oder einem Alterungsgef aB 
Gebfauch gemacht wird^ zwischen dem MischgefaB oder, wie es dei 
Fall sein kanri, Mischgef afien • lind dem Exparisibnsgef afi . ' 

Dieses Verfahren zur. Herstellung von iVIelamin- mit sehir hohe 
Reinheit ist in Patentanmeldung Nr.. 1003105, eingereicht in der 
Niederlanden mit dem Datum vom .14. Mai 1996, . beschrieben worder 

Das folgende, nicht einschrankende Beispiel beschreibt wei 
ter die vorliegende Erfindung,. 

BEISPIEL . • 

Aus einem Melaminreaktor wurden 100 g Melaminschmelze auf- 
einen Autoklaven ubertrageri, wo sie mit 100 g Ammoniak vereinic 
wurde . Der Druck des Inhalts des Autoklaven wurde auf 8 0 MPa b^ 
einer. Temperatur von 250^.C fur 45 Minuten erhoht: Das Gemisch 
wurde dann zu eiriem Druck von 3 MPa expandiert . Es wurde iyiel- 
aminpulyer mit einer Reinheit von 99,^8 Gew . . erhaiten . 
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1 verfahren fur die Gewinnung von Melamin aus einem Hamstoff- 
umsetzungsprodukt. welches Melamin urafass.t, wobei besagtes Ver- 



fahren die. Schritte umfasst: . . • ^^^^ 

a) Trennen des Hamstof f ^Umsetzungsprodukts xn exne erste 
gasfortulge Phase und eine flussige Phase, wobei die flussige 
Phase flvissiges Melamin umfasst; ^ ■ 

. b)' Obertrager. a« fWssigen Phase .u£ ein ersces -GefdS bei 
eitier Weratur von zwischen 325=e u«d 450'G und einem Druck von 

zwischen 5 MPa und 25 MPa; . '^i.. 

c) Mischen der flussigen Phase mit einem airvmonxakhaXtxgen 
nussigem Medium im ersten GetaS und dadurch "erstellen e.nes 
nussigen Gemisches bei eine™ Druck von zwi.chen IQ f - "° 
U einer Te:^e.atur von zWischan l^c und SO'a <^er d^ Hr- 
scarrungspunkc des flassigen Gendschas beim vcrherrs.obenden 

""''d, ":tandie.en des .lassigen Ga^iscbes i. ein ' 
und dadurch Eindampfen des flU^sigen Mediums und Erhalten des- 
«=n,mlns als ein- croGkenes, festas Material. 

;rrf^en ge... ^sp-ch 1. wobei das flOssige Medium ^o- 

i ^r..ratur des flussigen Gemisches im ersten GefaS von exner An 
Temperatur des flu g ^ Erstarrungspunkt des 

fangs temper atur auf 1 C bis 

r^";::"a:r"^::"ch i, «obei besag... Mis=h^gss=hri.. 

in — : : ■ ~ -nLrMeXamin aus einer 

5. verfahren fur die Gewximuxy . c;^>,ritte umfasst: 

^hmoi^^ wobei besagtes Verfahren die Schritce uj. 
Melaminschmelze, wot>«j. jjc^ ^ ■ 

■ ■ «^ unter-Druck-Setzen einer Melaminschmelze; • ^« 

" Tter-oruck-set.en.eines ~akhaltigen flUssxgen Me-. 

diums ; . ' . ^ »x^i =Tn^ -ncr-hmelze und des 

. V, „ iint-er Druck gesetzten Melaminscnmex^c 

. c) Mxschen der unter uruo./^ y ersten GefSlS lond 

^ .PT ,•!<=<= i rr*»T\ Mediums in einem ersceii . . 
. ^lnter Druck gesetzten flussigen Meaiuii. flussigen Gemi- 

dadurch Herstellen.eines unter ^-^^/^-^^^^^^^.'^'^^^^Ld einer ; 
sches bei einem Druck von zwischeh lO^MPa uxxd 100 MPa 



v^r, 1 or ,m<4 Vooc'uber dem Ers tarrungspunkt: 
Temperatur von zwischen. 1°C \ma 5u i. uasi. «c . 

des flussigen Gemisches beim vorherrschenden Druck; und ■ 

d) Expandieren des unter Druck gesetzten flussigen Gemxsclaes 
in ein zweices Gef-ai^ und dadurch Ablassen des. Drucks des flussx- 
gen Cemisches. Abdampfen" des flussigen Mediums und Erhalcen des 

fasten Melarnins als. ein trockenes Material. „ ^. 

£esten tae S wobei besagces flussiges Medq.uia . 

6 Verfaliren gemaS Ansprucn 3, woo^x ijcoaa 

Airanoniak einschliefit. ^ .^l. nr, 

7 v^rfahren gexnafi Anspruch 5, wobei besagter Schrxtt des Un- 
ter-D^ck-Setzens der Melaminschmelze Unter-Druck-Setzen der Me- 
laminsohmelze auf 10 MPa bis 100 MPa einbezieht • " _ 

8 Verfahren gemafi AnsprucK 5, wobei besagter Scbrxtt des Un 
ter-^ruck-Setzens des fliissigen Medium un.er-Pruck-Setzen des 

flussigen Mediums auf 10 MPa bis 100 MPa • ^^.^^ 

^ ^ rlie Gewinnung von Melamin aus emem HamstoEt 

9. Verfahren fur die Gewinnu«.3 v,^o=,rr^« ver- 

^«H„vr welches Melamin umfasst, wobei besagtes ver 
Umsetzungsprodukt., weicnes «e-^~ 

fabren die Scbritte umfasst: sine gas for- 

a) Trennen des Hamstof f-urosetzungsprodukts ^^^.^^^^ °^ 
.ige Phase und eine fl^ssige Phase,, wobei di. fl^ssige Phase,. 

flUssiges tae fn(;==iaen Phase auf ein. Oder fliehrere 

b) Ubercragen der flussigen pnase _ 

MischgefaSe bei einer Temperatur von^ zwxschen 325 ? und 
.inam Druck von zwiscHSn 5 MPa und 25 MPa; 

cl^ischen der bes.gten flussigen Phase »ic -j-- '"""^"^^ 
naltigL tlttssigen. Mediu. in besagte. Mischgef^fi "^^T^T^T 
dadurch Herstellen eines. flussigen Ge«i3=hes bex f^^^^^^ 
tlschen 10 MPa und 100 MPa un.d einer Temperacur yon zv,x3Ch«i 1 C 
^^so" ^erde. .rstarrungspunxt des flussigen cen^sches bexm 
vorherrschenden Druck. ^und^^^^ Mi,.=hge«E 

Oder oLfSn in ein E^ansionsgef.a und dadurch 

fiassigen MediuH,s und ..Erhalten des Melaia.ns als e.n trockenes, 

• * ■ 

festes Material. 
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